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【はじめに】グラフェンは蜂の巣状の sp2炭素原子から成り，高いキャリア移動
度(200,000 cm2/vs)や室温量子ホール効果といった特異な物性を示す。超高速ト
ランジスタ等の応用に向けた高品質グラフェンウエハーの作製には，単結晶 SiC
表面の熱分解法が期待されている。しかし，超高真空環境下における成長温度
や初期 SiC ステップ-テラス構造に依存したグラフェン成長機構は明らかにされ
ていない。本研究では，層数および積層構造の空間分布を測定可能な空間分解
ラマン分光を用いて，初期 SiC 極性面に依存したグラフェン成長機構を解析し
た。具体的には，グラフェン成長の温度依存性(1200~2100℃)を，異なるオフ角
度を有した SiC(0001) Si 面と(000-1) C 面に対して評価した。 
【実験】2200℃まで急速昇温可能な超高真空・高温加熱炉を用いて，単結晶
4H-SiC(0001) Si 面及び(000-1) C 面に対してエピタキシャルグラフェン成長を行
った。初期 4H-SiC 表面ステップ密度依存性の評価として，微傾斜角(<0.2°)を有
する on-axis 基板，高ステップ密度となる 4°off 基板を主に用いて比較した。評
価は，主に共焦点顕微鏡を組み合わせた空間分解ラマン分光(Ex=488 nm)と， 各
種顕微鏡(AFM，SEM)を合わせて行った。 
【結果と考察】4H-SiC(0001) Si 面及び(0001) C 面に対して 1400，1800，2100℃
で 30 分間アニール処理した試料のラマンスペクトルを図 1 に示す。Si 面上グラ
フェンにおいて，下地 4H-SiC基板のラマンスペクトルが常に観測された。また，
SiC 基板からの圧縮歪みにより sp2 炭素原子の伸縮振動の G バンド：1585cm-1，
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図 1 (a)4H-SiC(0001) Si 面，および(b) 4H-SiC(000-1) C 面に対して各成長温度で
30 分間アニール処理した試料のラマンスペクトル  
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図 2 各成長温度条件で作製した C 面上
多層グラフェンの回転乱れの分布率 
図 1 (a) 4°off，(b)on-axis 4H-SiC(0001) Si
面に対して 2100℃，30 分間アニール処理し
た試料の 2D バンド半値全幅マッピング像  
環呼吸振動の倍音である 2D バンド：2698 cm-1が高波数シフトした。欠陥の存
在によりラマン活性となる D バンドは，1400℃で強度が大きく，1600℃以上で
小さくなった。欠陥のないグラフェン層の生成には，より高温条件が有利であ
ることが示唆された。一方，C 面上グラフェンは高温成長ほど下地 SiC 基板の
ラマン強度が小さく，2000℃以上でほとんど消失した。従って，高温成長とな
るにつれグラフェンの多層化が進行していると考えられる。しかし，1800℃で
作製した試料では，2Dバンド半値全幅<30 cm-1かつ G/2Dバンド強度比が 0.5~1.0
となり，剥離 1 層グラフェンと同様の結果となった。これらの詳細な解析結果
を，Si 面上グラフェン，C 面上多層グラフェンに分離して示す。 
1) 4H-SiC(0001) Si 面：2D バンド半値全幅はグラフェン層数に依存して大きくな
ることが報告されている 1)。報告例を参考にすると，2100℃までの成長温度に
対し，on 基板で平均 1～3 層，4°off 基板で 2～5 層以上のグラフェンの形成が示
唆された。特に成長温度 2100℃において，4°off 基板では全面に対して 2D バン
ド半値全幅≥70 cm-1(>5 層)であるが(図 1(a))，on 基板では平均 37 cm-1の均一な
領域(1 層)とその他不均一な領域(≥2 層)に分離できた(図 1(b))。以上から，ステ
ップ密度の小さい表面では，2000℃を超える成長条件で 1~2 層に制御可能かつ
均一なグラフェン層が得られることを明らかにした。 
2)4H-SiC(000-1) C 面：成長温度 1600~1900℃の試料で，1 層グラフェン類似のラ
マンスペクトルを観測した。これは，グラフェン層間に回転の乱れが生じ，1
層グラフェンと同様な電子のバンド構造 2)が生じたためと考えられる。2D バン
ド半値全幅が<40 cm-1の領域を回転乱れ領域と仮定し，空間分解ラマン分光結果
から回転乱れ領域の割合を算出した。その結果，1800~1900℃の成長温度で最も
回転乱れを有し，疑似 1 層グラフェンの特性を示すことが示唆された(図 2)。 
1) Lee D.S. et al., Nano Lett. 8, 4320 (2008).  
2) J. Hass, E. H. Conrad et al., Phys. Rev. Lett. 100, 
125504 (2008). 
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